


















EVALUACIÓN DE ALGUNAS VARIABLES EN LA SÍNTESIS DE ARCILLAS 
PILARIZADAS Y SU IMPACTO EN LA OXIDACIÓN DE FENOL EN MEDIO 
ACUOSO DILUIDO
EVALUATION OF SOME VARIABLES IN THE PILLARED CLAYS 
SYNTHESIS AND THEIR IMPACT ON THE PHENOL OXIDATION IN 
DILUTE AQUEOUS
AVALIAÇÃO DE ALGUMAS VARIÁVEIS NA SÍNTESE DE ARGILAS COM 
PILARES E SEU IMPACTO SOBRE A OXIDAÇÃO DE FENOL EM MEIO 
AQUOSO DILUÍDO























el	 empleo	 del	 ultrasonido	 se	 logró	 la	
modificación	de	los	sólidos	en	un	tiempo	
considerablemente	 menor	 (20	 min.)	 al	
proceso	 tradicional	 (24	h),	conservando	
las	 propiedades	 físico-químicas	 y	 cata-
líticas	de	 los	materiales.	 Igualmente,	se	
evidenció	un	efecto	de	la	naturaleza	de	la	
arcilla	 de	 partida	 sobre	 las	 propiedades	





trasonido,	 oxidación	 de	 fenol,	AlFeCe,	
remoción	de	hierro.
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ABSTRACT
Different	 variables	 in	 synthesis	 were	
evaluated	 in	 the	 modification	 of	 two	
pillared	 smectite	 clays	 with	 mixed	 so-






a	 good	 selectivity	 to	 CO2	 through	 mo-
derate	 experimental	 conditions	 (tempe-
rature	298K	and	atmospheric	pressure).	
The	solids	were	characterized	by	X-ray	
diffraction	 (XRD),	 X-ray	 fluorescence	
(XRF),	hydrogen	 temperature	program-
med	 reduction	 (TPR-H2),	 and	 scanning	
electron	microscopy	 (SEM),	 showing	 a	
successful	structural	change	in	all	mate-
rials.	The	use	of	ultrasound	allows	mo-








iron	 oxides	 of	 natural	materials,	 achie-
ving	solids	with	best	catalytic	activity.
Key words:	 Pillared	 clay,	 ultra-
sound,	 oxidation	 of	 phenol,	 AlFeCe,	
iron	removal.	
RESUMO
Diferentes	 variáveis	 de	 síntese	 foram	
avaliadas	 na	 modificação	 por	 pilari-
zação	 de	 duas	 argilas	 esmectíticas	 com	






em	 meio	 aquoso	 diluído	 com	 uma	 boa	
seletividade	 a	 CO2	 em	 condições	 expe-
rimentais	moderadas	(Temperatura	298K	
e	pressão	atmosférica).	Os	sólidos	foram	
caracterizados	 por	 Difração	 de	 Raios-
X	 (DRX),	 Fluorescência	 de	 Raios-X	
(FRX),	 Redução	 à	 Temperatura	 Pro-
gramada	de	Hidrogênio	(TPR-H2)	e	mi-
croscopia	 electrônica	 de	 barrido	 (SEM)	
evidenciando	uma	modificação	estrutural	




tradicional	 (24	 horas)	 conservando	 as	
propriedades	físico-químicas	e	catalíticas	





do	material	 natural,	 conseguindo-se	 as-
sim	 sólidos	 com	melhor	 atividade	 cata-
lítica.	
Palavras-chave: argila	 pilarizada,	




cia	 el	 tratamiento	 de	 aguas	 de	 diversos	
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efluentes	 industriales,	 tales	 como	 el	 fe-
nol,	 son	 una	 buena	 alternativa	 para	 las	
técnicas	ya	existentes	como	 la	 incinera-
ción,	 floculación,	 precipitación,	 adsor-






peróxido	 de	 hidrógeno,	 CWPO),	 es	 el	
más	promisorio	 económica	y	 tecnológi-
camente	(2-4).
De	 otro	 lado,	 las	 arcillas	 son	mate-
riales	 económicos	 y	 abundantes	 cuyas	
propiedades	estructurales	permiten,	me-
diante	 procesos	 químicos	 apropiados,	
estabilizar	 agentes	 activos	 metálicos	
con	buena	distribución	y	estabilidad,	 lo	
cual	 las	 identifica	 como	materiales	 con	
enorme	 potencial	 para	 emplearse	 como	
catalizadores	en	innumerables	reacciones	
heterogéneas	(5-8).	











taminante.	 A	 este	 respecto,	 una	 de	 las	
vías	promisorias	evaluadas	(13-15)	es	la	
adición	de	un	tercer	catión	que	mejore	la	
estabilidad,	 actividad	 y	 selectividad	 del	









se	 emplean	 para	 incrementar	 la	 estabi-
lidad	 de	 las	 arcillas.	 Recientemente	 se	
reporta	 un	 método	 novedoso	 de	 inter-
calación,	 donde	 el	 polímero	Al13	 puede	
introducirse	 entre	 las	 láminas	 de	 una	
montmorillonita	 en	 tan	 solo	20	minutos	
























Los	 minerales	 elegidos	 para	 la	 modi-
ficación	 fueron	 dos	 arcillas	 de	 origen	
colombiano:	una	bentonita	(B),	suminis-
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trada	 por	 Bentonitas	 de	 Colombia,	 con	
un	 contenido	 esmectítico	 de	 64	 %,	 la	
cual	 ha	 sido	 ampliamente	 caracterizada	
en	 trabajos	 anteriores	 (13-15,	 20-22)	 y	
una	arcilla	(M-43),	cuyas	características	
principales	 permiten	 clasificarla	 como	


















































convencional	 de	 envejecimiento	 por	 24	
h	=	TC,	presencia	de	ultrasonido	por	20	
minutos	=	US.	
Para	 la	 remoción	 de	 los	 óxidos	 de	
hierro	previo	a	la	homoionización	de	los	








ción	 de	 una	 solución	 amarillo-verdosa,	
instante	en	el	cual	se	adiciona	400	mL	de	








El	 análisis	 químico	de	 los	 catalizadores	
se	 llevó	 a	 cabo	 mediante	 la	 técnica	 de	
fluorescencia	 de	 rayos	 X	 en	 un	 equipo	





















do	 un	 equipo	 Chembet	 3000	 (Quanta-



















La	 reacción	 de	 oxidación	 de	 fenol	 en	
medio	 acuoso	 diluido	 se	 realizó	 en	 un	
reactor	 de	 vidrio	 (pirex)	 “tipo	 semi	
batch”,	 con	una	 capacidad	 de	 250	mL,	
perfectamente	 agitado	 con	 un	 electrodo	
acoplado	 para	 registrar	 constantemente	
las	 variaciones	 de	 pH	 y	 un	 dosificador	






















Por	 una	 parte,	 la	 composición	 química	
de	los	materiales	de	partida	corresponde	
a	los	porcentajes	típicos	de	una	esmectita	
(Tabla	 1),	 con	 relaciones	 Si/Al,	 carac-

















Por	 otra	 parte,	 es	 importante	 tener	
presente	 que	 el	 contenido	 de	 hierro	 en	
el	material	de	partida	puede	incidir	en	la	
intercalación	efectiva	de	las	especies	po-
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una	mayor	 incorporación	de	 hierro	 que	
de	cerio	(efecto	competitivo).
El	 incremento	 en	 el	 espaciado	basal	
d001	entre	la	arcilla	de	partida	y	la	arcilla	
modificada	es	una	prueba	contundente	de	
que	 el	 proceso	 de	 pilarización	 fue	 exi-
toso.	 Los	 resultados	 indican	 que,	 inde-




Sólido Si/Al Si/Fe CeO2 (%) ± 0,002 d 001 (Å)
B 2,58 6,71 --- 10,4
B-AlFe 2,14 5,26 --- 17,2
B-AlFeCe	TC 2,12 4,93 0,112 18,2
B-AlFeCe	US 2,06 5,48 0,154 18,1
M 2,05 5,26 --- 10,4
M-AlFe 1,54 4,94 --- 17,9
M-AlFeCe	TC 1,53 5,03 0,004 18,0
M-AlFeCe	US 1,56 4,99 0,014 18,3








pilares	 más	 homogénea	 (21,	 22),	 com-








Los perfiles de RTP-H2 de los materia-
les de partida se muestran en la Figura 2, 
donde se revelan tres señales: un hombro 
cercano a 430 ºC, que puede ser asigna-
do a óxidos de hierro superficiales en la 
estructura (hematita – magnetita; α-Fe2O3 
– Fe3O4), una señal intensa a 545 ºC y 600 
ºC para M y B, respectivamente, asigna-
da a la reducción de la magnetita hasta la 
wüstita (FeO) y otra señal a 660 ºC para la 
arcilla M, y 715 °C para la bentonita, que 
podría ser el resultado de la reducción de 
wüstita (FeO) hasta hierro metálico (Fe0) 
(8). La arcilla M presenta reducciones 
a menores temperaturas, indicando una 
probable mayor disposición de los agre-
gados (óxidos) de hierro presentes en el 
material de partida. 
Los	 perfiles	 de	RTP-H2	 de	 los	 sóli-
dos	 modificados	 (Figuras	 2a	 y	 2b)	 son	
diferentes	a	los	de	las	arcillas	de	partida,	
revelando	tres	máximos:	una	señal	cerca-



































B – AlFeCe US
B – AlFeCe TC
B - AlFe
B Calcinada
M – AlFeCe US















fácilmente	 accesible,	 localizado	 princi-
palmente	 en	 forma	de	 clústers	 sobre	 las	
láminas	 de	 la	 arcilla.	 Dicha	 asignación	
corresponde	 a	 la	 señal	 producida	 por	 el	
Fe2O3	puro,	la	cual	se	sitúa	alrededor	de	
los	400	ºC.	Dicha	asignación	igualmente	
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Al-Fe-Ce	 empleando	 las	 dos	metodolo-
gías	de	envejecimiento	(convencional	[24	
h]	y	por	ultrasonido	[20	min]).
Se	 puede	 observar	 que	 la	 bentonita	
modificada	 por	 tratamiento	 convencio-
nal	 (ver	Figura	3a)	presenta	una	mayor	
homogeneidad	en	el	tamaño	y	forma	de	
partículas,	 con	 un	 tamaño	 mayor	 (≈	
4μm)	 que	 el	 sólido	modificado	 en	 pre-
sencia	 del	 ultrasonido	 (≈	 2μm),	 en	 el	
sólido	 B-AlFeCe	US,	 el	 tamaño	 de	 las	
partículas	es	menor	y	se	da	la	formación	
de	 agregados	 en	 la	 superficie	 debido	 a	
que	el	ultrasonido	fragmenta	las	partícu-
las	 hasta	 un	 tamaño	 determinado	 y	 es-
tos,	 por	 fuerzas	 de	 adhesión,	 conducen	
a	la	reagrupación	de	las	mismas	(30).	Al	


























los	 sólidos	 modificados	 a	 partir	 de	 las	
arcillas	B	 y	M	 se	 resumen	 en	 la	Tabla	
2.	La	conversión	de	fenol	para	todos	los	






US	 presenta	 cualitativamente	 la	 mayor	
velocidad	de	reacción.	De	acuerdo	a	los	
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rro	 superficial	 en	 la	 arcilla	 natural	 (M)	
inhabilita	 la	 incorporación	 efectiva	 del	































El	 hierro	 presente	 en	 la	 arcilla	 natural	
puede	actuar	como	centro	de	nucleación	
para	el	crecimiento	de	partículas	de	gran	








(1 h de reacción)
Conversión de COT 
(%)
B 48 0,30 9 6.5
B-AlFe 100 0,42 76 55,5
B-AlFeCe	TC 100 0,40 83 54,7
B-AlFeCe	US 100 0,32 90 57,3
M 41 0,42 5 3.3
M-AlFe 76 0,45 26 23,4
M-AlFeCe	TC 86 0,51 40 26,8
M-AlFeCe	US 88 0,42 34 30,3
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Tabla 3	Caracterización	y	parámetros	catalíticos	de	los	sólidos	con	remoción	de	hierro





B 2,58 6,71 --- 48 6,5
Bs 2,28 7,38 --- 32 5,4
B-AlFeCe	US 2.06 5,48 0,154 100 57,3
Bs-AlFeCe	TC 2,45 6,92	 0,070 100 56,6
Bs-AlFeCe	US 2,57 7,05	 0,096 100 60,8
M 2,05 5,26 --- 41 3,3
Ms 2,18 8,02 --- 21 2,2
M-AlFeCe	US 1,56 4,99 0,014 84 30,3
Ms-AlFeCe	TC 1,72 6,61 0,051 100 48,9
Ms-AlFeCe	US 1,75 7,07 0,092 100 52,0





natural	 probablemente	 se	 relacione	 con	
una	mejora	en	la	dispersión	del	metal	in-
corporado	durante	la	modificación.	
La	Tabla	 3	 presenta	 la	 composición	
química	de	la	serie	de	sólidos	sometidos	
a	 una	 previa	 remoción	 de	 hierro	 antes	
de	 la	 modificación	 vía	 intercalación.	
Nuevamente	 se	 observa	 que	 el	 uso	 del	
ultrasonido	 provoca	 un	 aumento	 en	 la	
incorporación	 del	 cerio,	 el	 cual	 asocia	
una	 disminución	 del	 porcentaje	 de	 hie-
rro,	 probablemente	 debido	 a	 un	 efecto	










La	 oxidación	 de	 fenol	 con	 los	 sóli-
dos	 obtenidos,	 previa	 remoción	 de	 hie-
rro,	se	aprecia	en	la	Figura	6,	donde,	al	











%	 de	 conversión,	 los	 catalizadores	 Bs-
AlFeCe	TC	US	logran	mayor	conversión	
(92	y	97	%,	respectivamente).	
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Los	 datos	 de	 selectividad	 (Tabla	
3)	muestran	 la	 notable	 diferencia	 en	 el	
comportamiento	catalítico	de	los	sólidos	
con	 remoción	 de	 hierro	 respecto	 a	 los	
materiales	sin	remoción.	Así,	por	ejem-
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